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Pruf ungsantrag gem. S 44 PatG ist gestellt 

@ Verfahren und Reaktorzur Durchfuhrung einer endo- oder exothermen Reaktiori 

Bei einem Verfahren zur DurchfOhrung einer endo- oder 
exothermen Reaktlon wird cin reagierendes Fluid 13 in radia- 
ler Richtung durch eine Reaktionszone 2 gef uhrt. In die Reak- 
tionszone sind Rohre 10 etngelagert. die zur Fuhrung eines 
Heiz- oder KuhJfluides dienen. Die Rohre vertaufen in axialer 
Vorzugsrichtung durch die Reaktionszone (Fig. 1 ). ^ 
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Patent-ansprtiGhe 



Verfahren zur Durchfiihrung einer endo- oder exothermen 
Reaktlori/ bei dem ein reagierendes Fluid eine durch ein 
Heiz" Oder Kiihlflaid indirekt beheizte oder gekiihlte 
Reaktionszone durchstromt r wobei das Heiz- oderKuhl- 
fluid in axialer Vorsugsrichtung durch die Reaktionszone 
20 stromt, dadurch gekennzeichriet , da 6 das reagierende Fluid 
in radialer Richtung durch die Reaktionszone gefUhrt 
wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , -dadurch gekennzeichnet, daS 
25 das reagierende Fluid mindestens zv/ei axial voneinan- 

der getrennte Reaktionsteilzonen durchstromt. 

3 . • Verf cihren nach Anspruch 2^ dadurch gekennzeichnet, daB 

dem reagierenden Fluid nach DurchstrSmen einer Reakt ions - 
30 teilzone kaltes unreagiertes Fluid zugemischt wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeich- 
net, daB vor Eintritt in die zweite Reaktions teilzone 
reagierte Anteile von dem Fluid abgetrennt werden. 

35 
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5. Reaktor zur DurchfUhrung des Verfahrens nach Anspruch 1 
mit einer Reaktionszone und itiit in der Reaktlonszone 
verlaufenden Rohren zur Fuhrung eines Heiz- oder KUhl- 
fluids, die in einer Vorzugsrichtung verlaufen, sowie mit 
Einrichtungen zur Zufiihrung eines reagierenden und zur 
AbfUhrung eines reagierten Fluides , dadurch gekennzeich- 
net, daB die Ednrichtung zur Zufiihrung und die Einrich- 
tung zur Ab fuhrung in Ebenen senkrecht zur Vorzugsrich- 
tung der Rohre (10) angeordnet sind. 

e\ Reaktor nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dafi 
eine erste Einrichtung zur Zu- oder AbfUhrung durch 
einen Stromungsraum -(^l iam/ymfang der Reaktionszone 
gebildet ist, der durch einen mit Durchlafiof f nungen 
versehenen Mantel (6) von der Reaktionszone abgetrennt 
ist. :• - .■■ -Vf jC . 

7. Reaktor nach Anspruch; S'.Qder, 6 dadurch; .gekennzeichnet , 
dafi eine. zweite Zu- , oder^^ AbfUhrung , durch ein'en Stromungs- 
raum im Inneren der , Re aktipng zone, gebildet ist, der 
durch einr. mit , Durchlafiof f nungen yersehenes Zentralrohr 
(9) von derrumg^benden Reakfeions-zone abgetrennt ist* 

8. Reaktor nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daB 
das Zentralrohr . (9 ) -. zugleich-.:^l5 Wiekelkern fUr die 
Heiz- Oder Kuhlrohre. :{ 1 0) <^usgebi|ldet ist. 

9. Reaktor nach einem der AnsprUche 5 bis 8, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB in der Reaktionszone mindestens eine senk- 
recht. zur Achsrichtung verlaufende Trennwand (15,16) 
.angeordnet ist. 

10. Reaktor nach einem der AnsprUche 5 bis 9, dadurch ge- 
kennzeichnet, dafi die Heiz- oder KUhlf ISchendichte 
in der Reaktionszone variiert. 
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1 11. Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch ge- 
kennzeichnet / dafl die Re akt ions zone eine Katalysator- 
schlittung (2) enthSlt, 
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Verfahren und Reaktor zur Durchfuhrung 
einer endo- Oder exothermen Reaktton 



15 -Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Durchfuhrung einer 
endo- Oder exothermen Reaktion, bei deiti ein 
reagierendes Fluid eine durch ein Heiz- oder Kuhlfluid in- 
direkt beheizte oder gekOhlte Reaktionszone dxirchstromt , 
wobei das Heiz- oder KUhlf luid -in axialer Vorzugsrichtung 

20 durch die Reaktionszone stromt, sowie einen Reaktor zur 
' Durchfuhrung des Verf ahrens . 

Ein derartiges Verfahren ist fUr Synthesereaktionen bereits 
bekannt. So zeigt die DE-OS 30 07 202 einen Reaktor zur 

25 Durchfuhrung einer Methanolsynthese mit einer zylindrischen 
Reaktionszone, die mit einer Schattung aus Katalysatorteil- 
chen gefullt ist. Das Synthesegas wird in axialer Richtung 
durch die Reaktionszone gefUhrt. In der Katalysatorschut- 
tung sind Rohre zur FUhrung eines Kuhlfluids angeordnet, 

30 durch welches die bei der Reaktion freiwerdende wazme ab- 
gefUhrt wird. Die Rohre sind um ein Kernrohr gewickelt und 
werden von dem Synthesegas im wesentlichen quer angestroiat. 
Die Vorzugsstromungsrichtung fiir das KUhlfluid verlSuft 
in axialer Richtung, so daB das KUhlfluid parallel oder 

35 im Gegenstrom zum Synthesegas stramt. Bei diesem Verfahren 
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1 wird in der Reaktionszone ein weitgehend isothermes Tempera- 
turprofil erzielt. 

Allerdings mufl bei diesem Verfahren aufgrund der StrOmungs- 
5 verhaltnisse ein grofier Druckabfall fiir das Synthesegas.beim 
Durchgang durch die Reaktionszone in Kauf genommen werden. 
Neben den energetisqhen Nachteilen, die dieser Druckyerlust 
init sich bringt, ist Uberdies die maximal mogliche Baugr56e 
des Reaktors durch djen Piruckab fall be grenzt. 

-Der Erfindung liegt daher die Aufgeibe zugrunde, ein Verfahren 
der eingangs genannten Art zu entwickeln, das mit einem ge- 
ringen Druckabfall des reagierenden Fluid<BS durchfiihrbar ist 
und das auch die Verarbeitxxng grofier Fluidinengen ermoglicht,. 
15 wobei im Reaktionsrauiu der vorteilhafte annahernd isotherme 
Temper aturverlauf erhalten bleiben soil, 

Diese Aufgabe wird erf indungsgemSB dadurch . gelost , daB das 
reagierende Fluid in radialer Richtung durch die Reaktions- 
20 zone. gefUhrt wird. 

Bei dem erf indungsgemaBen Verfahren erfolgt die Zu- oder 
Abfuhrung des reagierenden Fluides bzw". des Reaktionspro- 
duktes am Umfang der Reaktionszone, wahrend die Ab- oder 

25 Zufuhrung des Reaktionsproduktes bzw. des reagierenden Flui- 
des in der Achse der Reaktionszone erfolgt, Vorteilhaft r- 
weise wird dabei das reagierende Fluid derart gefiihrt, daB 
sich das "kalte Ende" des Reaktionsprozesses am Umfang be- 
findet, damit' der , Reaktoraufienmantel keinen hohen Tempera- 

30 turen ausgesetzt ist.. Pies bedeutet, daB bei einer exother- 
men Reaktion das reagierende Fluid mit Vorteil radial von 
auBen nach' innen gefiihrt wird, wahrend uragekehrt bei einer 
endothermen Reaktion das reagierende Fluid mit Vorteil 
radial von innen nach auBen gefUhrt wird. 

35 
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1 Die erf indungsgemSBe Verf ahrensf Uhrung ena6glicht eine Bei- 
behaltung des weitgehend isothermen Temperaturverlauf s in 
der Reaktionszone , wobei nunmehr allerdings der Druckabfall/ 
den das reagierende Fluid beiia Durchgang durch die Reactions 
5 zone erleidet, miniraiert ist und nicht mehr von der BaulSnge 
des Reaktors abhangt. Auch bei sehr groBen Reaktoreinhei- 
ten bleibt daher, bei festem Reaktorguerschnitt / ein nied- 
riger Druckabfall erhalten. Die erfindungsgemaBe StrOmungs- 
fiihrung ergibt hohe Warmegangszahlen , verringert die Uber- 
10 hitzungsgef ahr in der Reaktionszorie ' ("Hot Spots") und ver- 
-kleinert die .Temperaturgradienten in der Reaktionszone . 

Das erfindungsgemaBe Verfahreti bi^-net 'sich' sowohl fiir die 
Durchfiihrung katalytischer' RekktidnenV ' wie beispielsweise 
15 Synthesen, als auch fiir hichtkataiy^tische ■ Reaktionen, wie 
z.B. Spaltreaktiohbh ' ^- vi.-r 

Es erweist sich als vorteilhaft, wenn in weiterer Ausge- 
staltung des erf indungsgeinaiBeri Verf etiirens das reagierende 
20 Fluid mindestens zwei axial voheinancLer " getrennten Reaktions- 
teilzonen durchstr6rat. Hierbei wird, je nach den Verfahrens- 
bedingungen, das reagierende Fluid in Par allelf Uhrung durch 
die Reaktionsteilzoh^n gdfGhJ^t odir'es- durch^tromt die 
Teilzonen zickzackf5rini'g hacheiftaiid^f ^ 

25 

Die Unterteilung der Reaktionszbii^ in riiehrl^re Teilzonen 
bietet den Vorteil, daB in der Reaktionszone verschiedene 
Teraperaturbereiche^ einstelibar'' sind. Die Temeratur laflt 
sich beispielsweise durch Vairiat ion der 5rtlichen KUhlflS- 
30 chendichte variieren. Auf diese Weise wird ein Umsatz-Tem- 
peratur-Profil erzielt, das den j6weiligen verf ahrenstech- 
nischen und/oder wirtschaf tlichen ProzeB-Optimalbedingungen 
am nSchsten kommt. 

35 Es kcuin sich hierbei als zweckmaBig erweisen, wenn dem rea- 
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1 gierenden Fluid nach Durchstrdmen eiher Reaktionsteilzone 
kaltes unreagiertes Fluid zugemischt wird. 

In Weiterbildung des erf indungsgemaBen Verfahrens wird vor- 
5 geschlagen, daB vor Eintritt in die zweite Reaktionsteil- 
zone reagierete Anteile von dem Fluid abgetrennt werden. 

Am Beispiel einer katalysierten Synthese von aus einem 

Gemisch von Sd3/'^0'2 und* Inertgasen bedeutet dies, daB in 
10 der ersten Reaktionsteilzone gebildetes SO^ von dem Gas- 

strom abgetrennt wird, bevor dieser in die zweite Reaktions- 
teilzone geleitet wffd. 

Die Erfindung betrifft weiterhin einen Reaktor zur Durch- 
15 fuhrung des erf indungsgemaBen Verfahrens mit einer Reaktions 
zone und mit in der Reaktions zone verlaufenden Rohren zur 
Fuhrung eines Heiz- cder KUhlf luids , die in einer Vorzugs- 
richtung verlaufen, sowie mit Einrichtungen zur ZufUhrung 
eines reagierenden und zur Abfiihrung eines reagierten Flui- 
20 des, der dadurch gekennzeichnet ist , dafl die Einrichtungen 
zur Zuf Uhrung und die Einrichtungen zur Abf uhrung in Ebenen 
senkrecht zur Vorzugsrichtung der Rohre angeordnet sind. 

GemSB einer bevorzugten Ausgestaltung des erf indiingsgemaBen 
25 Reaktors ist eine erste Einrichtung zur Zu- und Abfuhrung 
durch einen Stromiingsratim am Umfang der Reaktionszone ge- 
bildet , der durch einen mit DurchlaBof fnungen versehenen 
Mantel von der Reaktionszione abgetrennt ist. Der Mantel 
ist zweckmaBigefweise mit Abstand zu dem Gehause des Reak- 
30 tors angeordnet und bildet mit diesem einen StrSmungsraum' 
von ringfdrmigem Querschnitt- 

Bei einer weiteren vorteilhaf ten Ausgestaltung ist eine 
zweite Zu- oder Abfuhrung durch einen Stromungsraum im- 
35 Inneren der Reaktionszone gebildet, der durch ein mit 
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1 DurchlaBSf fnungen versehenes Zentralrohr von der lungeben- 
den Reaktionszbne abgetrennt ist. 

Es erweist sich als giinstig, wenn das Zentralrohr zugleich 
5 als Wickelkern f iir die Heiz- oder K(ihlrohre ausgebildet 
ist. 

In vorteilhaf ter Weiterbildung des Erf indungsgegenstandes 
wird vorgeschlagen , da6 in der Reaktionszone mindestens 
10 eine senkrecht zur Achsrichtung verlaufe,nde Trennwand an- 
geordnet ist* 

Es erweist sich weiterhin als zweckmSBig, wenn die Heiz- 
oder KUhlf lachendichte in der Reaktionszone varilert. 
15 Die lokale Temperatur kann inittels dieser MaBnahtne besser 
auf den vom Verf ahrensablauf her gtinstigsten Wert einge- 
stellt werden, 

Eine unterschiedliche Kiihlf lachendichte laBt sich beispiels- 
20 weise dadurch erreichen/ daB Rohre rait unterschiedlichen 
Durchmessern und/oder unterschiedlichen gegenseitigem Ab- 
stand und/oder unterschiedlichen KUhlrippen oder KUhlflossen 
verwendet werden. 

25 Bei einer bevorzugten Ausgestaltung des erf indungsgemSfien 
Reaktors enthSlt die Reaktionszone eine KatalysatorschUt- 
tung . 

Der erf indungsgemSfie Reaktor eignet sich vorzugsweise ftir 
30 Reaktionen mit rascher Produktbildung, die mit einer relativ 
kurzen durchstrSroten Reaktionszone auskoitimen, und die zum 
Erreichen groBer Produktmengen groBe Strdmungsquerschnitte 
bencStigen. Ein Beispiel fvir eine derartige Reaktion ist 
. die Synthase von SO^ aus SO2- 
35 

Form. 5729 l.lt 



BNSOOCID <OE 3316098A1 I 



- 9 - 



3318098 



1 Weitere Anwendungsbeispiele ftir den erf indxingsgemaBen Reak- 
to sind Methanolsynthese , Ammoniaksyiithese , Pormaldehyd- 
erzeugung, Benzingewinnung aus Methanol, Methanisierung 
und co-Shift. 

,5 

Die Erfindung sowie weitere Einzelheiten der Erfindung 
werden anhand von schematisch dargestellten Aus f iihr ungs - 
beispielen naher erlautert* 

10 Hierbei zeigen: 

einen erf indungsgemaBen Reaktor im LSngsschnitt 
eine weitere Ausgestaltung eines erf indungsge- 
laaBen Reaktors im Langsschnitt 
einen Ausschnitt aus einem erf indungsgemSBeh 
Reaktor mit einem zugeordneten Temperaturprof il . 

Der in Figur 1 dargestellte Reaktor weist ein Gehause 1 auf , 
in welchem eine Katalysatorschiittung angeordnet ist. Das 

20 Gehause 1 enthalt eine Einf ullSf fnung 3 und eine Entleerungs 
Sffnung 4 fiir. die Katalysatorschtittung 2, Oberhalb und un- 
terhalb der Katalysatorschtittung 2 ist Inertmaterial 5 ein- 
geftillt, urn Bypasse zu vermeiden und. urn teures. Katalysator- 
material einzusparen. 

25 ^; ..^ 

Die Katalysatorschiittung ist an ihrem SuBeireh Umfang durch 
einen mit DurchlaBof fnungen versehenen Mantel 6 begrfenzt/ 
beispielsweise aus Lochblech und einem Maschensieb. Der 
Mantel 6 ist mit Abstcind zu dem Gehcluse 1 angeordnet und 

30 bildet mit diesem zusammen einen Raiim 7 mit ringfSrmigem 
. Querschnitt. In den Raura 7 mUnden Stutzen 8 zur Zufiihrung 
eines reagierenden Pluides. Im Inneren der Katalysator- 
schiittung 2 ist ein Zentralrohr 9 angeordnet, das im Be- 
reich der Katalysatorschtittung 2 mit Perf orationen ver- 

35 sehen ist. Das Zentralrohr 9 ist an seiner Oberseite ge- 



Figur 1 
Figur 2 

15 Pigur 3 
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1 schlossen, wShrend es nach unten durch das GehSuse 1 nach 
auBen gefuhrt und als Abfiihrungsof fnung fUr reagierendes 
Fluid ausgebildet ist. 

5 Innerhalb der Katalysatorschuttung 2 sind Rohre 10 ange- 
ordnet/ die an ihren End en in Rohrsammlern 11, 12 zusaininen- 
gefaflt sind. Die Rohre 10 verlaufen in der dargestellten 
Ausf Uhrungsf orm geradlinig, ebensogut konnten die Rohre 
auch urn. das Zentralrphr 9 gewickelt sein. Die Rohre 10 
10 dienen zur Piihrung eines Heiz- Oder Kiihlf luids , je nachdem, 
ob in dem Reaktor eine endo- oder eine exothenne Reaktion 
stattfinden soil. In jedem Fall verlauft die Vorzugsstro- 
mungsrichtung des in deri Rohren 1 0 gefiihrten Fluids in 
axialer Richtung. 

15 

Wird in dem erf indungsgemafien Reaktor eine exotherme Syn- 
thesereaktion, z.B. eine Methanol- oder NH^ -Syn these , durch- 
gefuhrt/ so wird das reagierende Fluid, das sich auf einer 
tieferen Temper atur als das Reaktionsprodukt befindet, iiber 

20 die Stutzen 8 zugefUhrt. Das Fluid verteilt sich zunHchst 
gleichmaBig in dem Raum 7 und durchstrSmt anschlieBend die 
Katalysatorschuttung 2 in radialer Richtung von aufien nach 
innen, wie dies durch Pfeile 13 angedeutet ist. Die bei 
der katalytischen Synthese freiwerdende Wcirme wird von in 

25 den Rohren 10 gefiihrtem Kiihlf luid, z.B. verdampfendem 

Wasser, aufgenommen und abgefUhrt, Der Verlauf des KUhlf luids 
ist durch Pfeile 14 angedeutet. Nach Durchstr5men der Reak- 
tionszone gelangt das reagierte Fluid ins Innere des Zen- 
tralrohres 9 und verlSBt den Reaktor durch dieses nach 

30 unten . 

Diese Verf ahrensfiihrung bei einer exothermen Reaktion 
bietet den Vorteil, daB das GehSuse 1 durch das reagieren- 
de Fluid, das sich auf einer relativ niedrigen Temperatur 
35 befindet, gekUhlt wird, Wird dagegen in dem Reaktor eine 
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1 endotherme Reaktion durchgef lihrt , bei der sich das rea- 
gierte Fluid . auf einer niedrigeren Temperatur als das rea- 
gierende Fluid befindet, so wird vorzugsweise die Stromungs 
richtung des reagierenden Fluids umgekehrt/ d,h. das rea- 

5 gierende Fluid wird uber das Zentralrohr 9 zugeftihrt und 
durchstromt die KatalysatorschUttung 2 von innen nach auBen 
urn anschlieBend, den Reaktor iiber die Stutzen 8 zu verlassen 

Gundsatzlich ist es auch .moglich , den Reaktor auf detti 
10 Kopf stehend zu betreibeij, . d.h. die .Stutzen ^ im unt'eren 
Bereich anzuordnen und.das Zentralrohr 9 nach oben aus dem 
Reaktor zu fUhren, 

Figur*2 zeigt in scheraatischer Darstellung einen erfin- 

15 dungsgeiUcLSen Reaktor ahnlich denjenigen gemSfi Figur 1 , 
jedoch mit dem Unterschied, daB die KatalysatorschUttung 
2 durch Trennwande 15/ 16 in drei axial voneinander getrenn 
te Abschnitte 17, 18, 19 unterteilt ist, die Reaktionsteil- 
zonen bilden. Die obere Trennwand 15 reicht auBen bis zur 

20 Gehausewand/ wahrend sie innen am Zentralrohr . 9 endet. Die 
untere Trennwand 16 endet auBen am Mantel 6 und erstreckt 
sich innen uber den gesamten Querschnitt des Zentralrohr es 
9. Auf diese Weise wird das durch die Stutzen 8 zugefiihrte 
Fluid entlang der Pfeile 20 auf einem zickzackf ormigen 

25 Stromungsweg nacheinander durch die drei Abschnitte 17, 18, 
19 der Katalysatorschiittxing 2 gefuhrt. Die Reaktionszone 
wird dadurch verlSngert. Bei Bedarf werden in'den einzelnen 
Reaktionsteilzonen unterschiedliche Kiihlf lac.hendichten 
eingestellt, beispielsweise durch Aufbringen von KUhlrippen 

30 Oder Kiihlf lessen an den Rohren 10. Es ist* auch eine Anord- . 
nung denkbar, bei der sich die TrennwSnde nur iiber die 
Querschnittsf ISche der KatalysatorschUttung 2 erstrecken, 
so daB die zwlschen den Trennwanden liegenden Abschnitte 
der KatalysatorschUttung parallel vom reagierenden Fluid 

35 durchstromt werden. 
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^ Bei der in Pigur 2 dargestellten Ausf Uhrungsf orm wird bei 
Bedarf dem Fluid 20 nach Durchstrbmen des ersten Abschnit- 
tes 17 und/oder des zweiten ■ Abschnittes 1 8 kaltes unreagier- 
tes Gas zugemischt, um eine zusStzliche AbkUhlung' zu er- 

5 reichen und um den Katalysator besser auszuniitzen. Die Zu- 
fuhrung erfolgt beispielsweise Ober in der Figur 2 nicht 
dargestellte Gaszuf Uhrungseinrichtungen in das Zentralrohr 
9 Oder in den Raum 7 unterhalb der Trennwand * 1 5 . 

^0 Figur 3 zeigt einen Ausschnitt aus der KatalysatorschOttung 
eines erf indungsgemaBen Reaktors , wobei sich hier die Dich- 
te der KUhlrohre 10 in Strbmungs'irichtung des reagierenden 
Fluides andert. Unter diesem Ausschnitt ist der Temperatur- 
verlauf des reagierenden Fluides auf seinem Weg durch die 

15 Katalysatorschuttung 2 dargestellt- Das reagierende Fluid 
tritt mit der Temperatur Tg in die Reaktionszone ein und 
erwarmt sich durch die einsetzende Reaktion stark. Die Reak- 
tionswarme wird von dem KUhlfluid abgeftihrt, das eine Tem- 
peratur Tj^ besitzt. In dem Bereich, in dem die Maximaltem- 

20 peratur zu erwarten ist/ sind die RohrabstSnde verrin- 
gert, um die Heizf iSchendichte zu erhohen und um eine Uber- 
hitzung des Katalysators und/oder unerwUnschte Begleitreak- 
tionen zu verhindern. Die Austritts temperatur betrSgt T^. 



25 



30 



35 
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